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Evaluation of silk fibroin electrogel coating







論 文 内 容 要 旨
Titanium is a traditional material for manufacturing implants widely used in clinics and has been 
applied in many biomedical engineering applications. However, the potential local and systematic 
toxic effects, as well as the gray color of titanium, have resulted in controversy over its use as an 
implant material. The zirconia has been commonly used in dental applications based on its excellent 
biocompatibility, ivory color, and favorable mechanical properties. Therefore, zirconia is one of 
the most promising implant materials. However, in a review article comparing zirconia implants 
and titanium implants in animal models, most researchers reported that there was no significant 
difference between the two kinds of implants in osseointegration, while others reported a lower 
osseointegration ratio in zirconia implants. Therefore, it is still necessary to improve the surface 
bioactivity of zirconia materials. The Silk fibroin (SF) electrogel is a good candidate for controlled 
drug delivery; however, the use of silk fibroin electrogel on zirconia implants has not previously 
been reported. The aim of this study was to investigate a method to coat zirconia implants with silk 
fibroin electrogel and evaluate the mechanical and biological properties of the coating.
Disks 15 mm in diameter and 1.5 mm in thickness made of 3 mol% yttria-stabilized zirconia 
(3Y-TZP) (GC Co., Tokyo, Japan) and ceria-stabilized zirconia/alumina nanocomposite (NANOZR) 
(Panasonic Health Care Co., Tokyo, Japan) were used as substrates. The same shape of pure 
titanium (CpTi) (Nippon Steel Co., Tokyo, Japan) was used as the control group. After coating with 
SF electrogel, the surface wettability, bond strength between SF electrogel and specimens were 
measured. In this study, MC3T3-E1 osteoblast-like cells were used to evaluate the cell morphology 
and proliferation on SF-coated surfaces.
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The results show that the wettability of the coating was close to that of SLA (sand-blasted and 
acid-etched)-treated zirconia, and the bond strength was larger than that of the coating prepared 
from silk fibroin aqueous solution. ATR-FTIR spectra provided evidence that the secondary 
structure changed during the electrogelation process. Culturing cells on the coating revealed 
its nontoxicity to osteoblast-like cells. The cell number significantly increased during the 7-day 
test period. Cell-cell contacts and filopodia were observed clearly in all specimens. For the cell 
morphology, there was no obvious difference between the groups. 
Within the limitations of this study, the results suggested that a silk fibroin electrogel coating 
has sufficient bonding strength and may be useful in improving the biocompatibility of zirconia 
materials. The silk fibroin electrogel could be a promising drug-delivery system for zirconia implant 
materials.
審 査 結 果 要 旨
チタンあるいはチタン合金はデンタルインプラント治療に幅広く用いられているが、歯肉の菲薄化
や退縮を呈する症例では、インプラント体の金属色が歯頚部で露出してしまい、審美的な障害となっ
ている。さらにこれら材料によるインプラント体の埋入を受けた患者のリンパ組織から、チタンイオ
ンが検出されるケースが見られるなど、金属溶出の可能性も指摘される。セラミック系のノンメタル
材料である安定化ジルコニア（ZrO2）はその優れた強度、靭性、耐久性および審美性から、欠損修復
はもちろん、インプラントアバットメント材料としても広く使用されており、チタンの代替材料とし
て注目を集めている。しかしインプラント体としての使用等、生体への適用拡大に向け、さらなる生
体親和性向上が求められている。
本論文は歯科用インプラント材料として用途拡大が期待される商用ジルコニアであるイットリア安
定型の3Y-TZP、およびセリア安定型のCe-TZPとアルミナ（Al2O3）の複合材であるNANOZRの骨形
成能の改善を目的にした表面処理を調べたものである。対照としてCpTiを用いている。生体親和性に
優れ、ドラッグデリバリー機能を有するシルクフィブロイン（SF）エレクトジェルジルによる材料表
面コーティングを試み、コーティング方法およびその効果について、表面濡れ、SFエレクトジェルと
材料との接着強さなどの機械的性質およびマウス由来骨芽細胞様細胞（MC3T3-E1）の材料表面への
初期接着・形態に及ぼす影響について検討した。対照群として、表面サンドブラストおよびフッ酸エッ
チングした試料を用いた。
表面濡れ性については、SFコーティングしたジルコニア材料はSLA処理した材料と同等の性質を示
し、機械処理したCpTiより高い濡れ性を示した。SFエレクトジェルとジルコニア表面間で剪断接着強
さおよび引っ張り接着強さとも高い値を示し、NANOZRにおいては多くの試料で凝集破壊が認められ
た。また、SFコーティングした表面では細胞の増殖が認められ、培養7日まで細胞数の増加が確認さ
れた。細胞形態については材料間で差が認められなかった。
本研究では、in vitroの検討に基づき、ジルコニア材料のSFコーティング処理の有効性について対照
材料との比較で明らかにしている。バイオセラミックスの生体親和性向上の加工法としてSFコーティ
ングの有効性を提示していること、また、歯科生体材料学の研究領域に学術的貢献をし得ることから 
博士（歯学）の学位論文として相応しいと判断する。
